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学 位 論 文 内 容 の 要 旨  
  酸化チタン光触媒は、紫外光での触媒性能は秀でたものがあるが、可視光では触媒性能をほと
んど発現しない。太陽光の約 40 % が可視光 (紫外光は約 3 %) であり、室内光の多くもそれであ
ることから、その有効利用のために可視光応答型光触媒の研究が活発に行われている。 
  このような観点から、比較的安価な材料で調製することが可能で安定な可視光応答型光触媒で
ある酸化タングステン（WO 3）とグラファイト型窒化炭素（g-C 3 N 4）に注目し、光合成反応に基づ
く Z スキーム型を指向してナノコンポジット化することで、酸化チタンに取って代わるような新規
の可視光応答型光触媒の開発を試みた。また、g-C 3 N 4は高比表面積化、形状の制御やメラミンシア
ヌレートと複合化することでさらなる触媒活性の向上について検討を進めている。酸化タングステ
ンとメラミンをナノコンポジット化することで実用化に耐えうる高い触媒活性の向上も試みてい
る。 
  第１章では、  高い酸化力を有する市販の WO 3と開発を進めた g-C 3 N 4または高表面積化処
理したグラファイト型窒化炭素（ HT-g-C 3 N 4）のナノコンポジット化処理による次世代型ナノ
コンポジット可視光応答型光触媒の開発を行った結果をまとめている。 g-C 3 N 4あるいは HT-g
-C 3 N 4は可視光照射下で高い還元力を持っているが、酸化力が低いという欠点を有している。
これらの問題点を解決するために高い酸化力を発現する可視光応答型光触媒である WO 3との
複合化を検討し、高い酸化力と還元力を有したナノコンポジット光触媒を開発した。開発し
たナノコンポジット光触媒は可視光照射下で原料の g-C 3 N 4（ HT-g-C 3 N 4）や WO 3より非常に高
い活性を示した。活性評価と紫外可視吸収スペクトルの分析から、ナノコンポジット光触媒
は Zスキーム型電荷移動によって反応が進行していると結論づけた。  
  第２章では、g-C 3 N 4の触媒活性の向上のために、一般的なグラファイト型窒化炭素の比表面積
と粒子形状に起因する問題点を明らかにし、形状を制御した高比表面積ナノチューブ状の g-C 3 N 4
を合成した。ナノチューブは一般的な g-C 3 N 4より紫外光照射下でのローダミン B の光触媒的分解
活性が劇的に向上した。形状制御したナノチューブは比表面積が 3~5 倍向上していたことから、反
応活性点が多く形成されることが触媒活性向上の原因の一つであることが示唆された。また、形状
を制御することで酸化・還元反応が進行する反応サイトが分離され、逆電子移動が抑制されたこと
 が触媒活性向上の重要な要因と結論づけた。 
  第３章では、g-C 3 N 4の基本構造ネットワークでメラミンシアヌレートを生成させて、更なる反
応効率の向上の可能性を探索した。メラミンシアヌレートの生成によって、g-C 3 N 4の基本構造ネッ
トワーク内に酸素が導入され、一般的なグラファイト型窒化炭素より紫外光照射下でのアセトアル
デヒド分解活性が大きく向上した。メラミンシアヌレートの生成により酸素の導入は g-C 3 N 4の価
電子帯電位を貴な側に移動させ、酸化能力の向上や、酸化反応サイトが g-C 3 N 4の窒素原子からメ
ラミンシアヌレートの酸素原子になることで、反応サイトが分離されることにより効果的に進行し
たと結論づけた。 
第４章では、高い触媒活性を有する可視光応答型光触媒を開発するために、WO 3をそれぞれメラ
ミンシアヌレート、メラミン、シアヌル酸と遊星ミルを用いて複合化を行った。その中で WO 3とメ
ラミンの複合化物は可視光照射下で非常に高い活性を示し、アセトアルデヒドおよび２－プロパノ
ールを完全分解することができた。メラミンは WO 3との複合化処理過程で反応することで、新たな
化合物が生成した。その新規な化合物は複合化物の電子通路になって、WO 3の低い伝導帯電位によ
り通常は励起電子が蓄積されるために触媒反応が著しく低下する問題を解決し、WO 3が生成した電
子を効率よく消費し、電荷の分離を促進することで WO 3の高い酸化能力を発現させることを明らか
にした。 
本研究において、g-C 3 N 4と WO 3とのナノコンポジット型光触媒の開発を世界に先駆けて成功さ
せた。更に、ナノコンポジット光触媒の光合成に Zスキームに倣った動作機構を明らかにし、
新規なナノコンポジット光触媒開発における設計指針も提案した。さらに、 g-C 3 N 4の形状制
御や高比表面積化技術も開発することで、ナノコンポジット光触媒の高活性化技術の方法論
も確立した。  
学 位 論 文 審 査 の 結 果 の 要 旨  
 上記の論文に対して審査を行い、本研究のナノコンポジット光触媒の電子移動過程と触媒
反応性の関係、 g-C 3 N 4の高比表面積化、形状制御法などの方法論について種々の質問がなさ
れたが、いずれも適切な回答がなされた。以上により、論文調査および最終試験の結果に基
づき、審査委員会において慎重に審査した結果、本論文が、博士 (工学 )の学位に十分値する
ものであると判断した。   
 以上により、論文調査及び最終試験の結果に基づき、審査委員会において慎重に審査  
した結果、本論文が、博士（工学）の学位に十分値するものであると判断した。  
 
